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研 究 ノー ト
超.電 子 顕 微 鏡
1.は じ め に
透過 型電 子顕 微 鏡 は、発 明 され てす で に70年 近 くが経 過 し、今 や原 子 ・分子 の レベ ル での評 価技 術 と
して物 質科 学 と生 命科 学 の両分 野 で確 固た る位 置 を占 めて い るの は周 知 の通 りで あ る。 しか しなが ら技
術 的 に一見 成 熟 した感 が あ る電 子顕 微鏡 にお いて も、 い まだ に解 決 され てい ない2つ の大 きな問題 が あ
る。1つ は電子 顕微 鏡 の レンズ には球面 収差 が残 存 す る こ とで あ る。 光 学顕微 鏡 で は凸 レンズ と凹 レ ン
ズの組 み合 わせ レ ンズ によ り球 面収 差 を除去 し、光 の波 長 に匹敵 す る空 間分解 能 を実 現 で きてい るが 、
電 子顕 微 鏡 に用 い る電子 レンズ には 凸 レ ンズ しか な く球 面 収差 が残 存 す る。 そ のた め200kVの 電 子顕
微 鏡 の 空 間分 解 能 は、 原子 や 分子 をか ろ う じて 解像 で き る0.27nm程 度 に とど まっ てい る のが 現 状 で
あ る(電 子 の波 長 は0.0025nm)。 もう一 つ は電子 波 に対 す る理想 的 な位 相 板 が ない こ とで あ る。 光学
顕 微鏡 の場 合 は、 透過 光 も しくは散 乱光 に対 して位相 板 を挿 入す るこ とで、屈 折率 の 変化 に対 応 した コ
ン トラス ト(厳 密 に は位 相 変化 量 に対応 した コ ン トラス ト、す なわ ち位 相 像)を 観 察す るこ とが で きる。
電 子波 に対 して、 原子 や分 子 は理想 的 に位相 を変化 させ る究 極 の粒子 で あ る。す なわ ち原子 や分子 が存
在 す る位置 と存 在 しない位 置 では 、電子 波 に対す る屈 折 率が 変化 してい る。 電子顕 微鏡 で原子 や分 子 を
観 察す るため に は、電 子波 が原 子 や分子 を通 過 す る時 に受 け るこの わず か な位 相 変化 を利 用す るため 、
電 子波 に対 す る理想 的 な位 相板 が あ るこ とや わずか な位 相変 化 を球面 収差 の 影響 な しに結 像す る こと こ
そ電子 顕微 鏡 に よる原子 ・分子 レベ ル の評価 を行 うた めの最 大 の課題 とな るわ けであ る。
Gabor[1]は これ らの問 題 を解 決 しよ う と して ホ ログ ラ フ ィー を発 明 した こ とは有 名 であ る。 また多 く
の研 究者 に よっ て球 面収 差 補正 位 相像 観 察 の た めの様 々 な方法 が提 案 され て きた[2-5〕。Ikutaは 焦 点位
置 を変 化 させ て撮 影 した複 数枚 画像 に対 し、結像 特性 を反映 した重 み関 数 をか けて重 ね合 わせ る ことで
上 記 の2つ の問題 を同 時 に解決 で きる焦点 位置 変 調法[6一且o]を提 案 した。 この 方法 は、す べ ての処 理 が画
像 空 間で行 われ る とい う他 にはな い特徴 を もってお り、 実時 間処 理 を実現 す る こ とが で きる。 我 々は 日
本 学術 振興 会 の援助 を受 けて平 成8年 度 よ り5力 年計 画 で この方 式 を組 み込 んだ超 電子 顕微 鏡(無 収差
位 相差 電子 顕微 鏡)の 開発["『'2]にと り組 み完成 させ た。 この新 しい電子 顕微鏡 で は、8マ イク ロ秒 毎 に
次 々に変 わ ってい く加 速電 圧 の下 で得 られ る顕微 鏡像 を高速 に撮 影 し演算 処理 す る事 で球 面収差 の影響
が補正 され た位 相像 を原子 レベ ル で動 的 に観 察 す る こ とが可 能で あ る。
本報 告 で は、 開発 した電子 顕微 鏡 を用 い て表面 原子 構 造や 単原 子 の挙動 を観 察 した結 果 を解 説 し、今
後 の低 温技 術 との 関 わ りにつ いて述 べ る。
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2.超 電 子 顕 微 鏡 の 開 発
図1は 今回 開発 した超 電子
顕微 鏡 の外 観 図で あ る。顕微
鏡 本 体 は、 加 速 電 圧200kV
の 電界放 出型透過 電 子顕微 鏡
(HF-2000F)を プ ラ ッ トホ ー
ム に して開発 されて い る。顕
微 鏡 本体 には、加 速電 圧 を高
精 度 で高 速変 調す る ため に新
し く開発 され た浮遊 型加 速 電
源 と変 調 電 源 、 お よび1/30
秒 以 内 に2枚 の画像 を撮 影 し
両 者 の差分 像 をテ レビ信 号 と 図!超 電子 顕微 鏡 の外 観図
して 出力 で きるCCDカ メ ラ[13]が取 り付 け られ てい る。 また シス テム 全体 は変 調 制御 部 で コ ン トロー ル
され てい る。 変調 制御 部 はCCDカ メ ラか らの 出力 映像 信 号 を取 り込 む と同時 に、変 調電 源部 へ 変調 電
圧 デ ー タと変 調 同期信 号 を送信 す る。 変調 電源 は送 られ て きた変調 同期 信号 に タイ ミングを合 わせ て変
調 デ ー タに基づ い て加 速 電圧 変調 を実行 す る。 このサ イ クル を繰 り返 す こ とに よ り、1/30秒 の 時 間分
解能 で球 面収 差補 正 した位 相像 が連 続 的 にテ レビモニ ター上 に映 し出 され る。
新 しい電 子 顕微 鏡 で は 、球 面収 差 の 補正 効 果 によ り分 解 能が2倍 近 く向 上 し、200kVの 電子 顕 微 鏡
にお い て空 間分解 能0.14nmが 得 られ る。 また 、振 幅 像 と分 離 され た位 相 像 の みの 観察 を実 現 し、 究
極 の位 相物 体 であ る単一 原 子や 分子 を高 コ ン トラス トで 観察 す る こ とが 可能 となる。 実 時 間観 察 の特 徴
を生 かせ ば、個 々の原子 ・分子 を直 視 して その運 動 を論 じる単原 子 ダイナ ミズ ムの研 究 を展 開で きる と
期待 され る。
3.超 電子顕微鏡 に よる球面収差補正位相像の観察
図2は 通常の透過型電子顕微鏡と超電子顕微鏡を用いて、
(110)金結晶と真空領域の境界を観察した結果である。図2
(a)に示すように、通常の透過型電子顕微鏡では試料のない領
域にも結晶格子の縞がしみだし、また試料のエッジのコント
ラス トが明瞭でないため、正確な原子の位置を決定すること
は困難である。これに対し、図2㈲ は超電子顕微鏡で撮影し
た同じ領域の球面収差補正位相像である。球面収差の収差補
正効果により試料のない領域への干渉縞のしみだしがなくな
り、正確に位相変化量を再現することで原子ステップの形状
と結晶格子縞の両方が明瞭に観察できている。その結果、観
図2金 結 晶表面 の電 子顕 微鏡 像
(a)従 来 の 電 子 顕 微 鏡 像(△f=
56nm)と(b)超 電 子 顕 微 鏡 に よる
球面 収差 補 正位 相像 。
察 した(llO)結 晶 表面 は部 分 的 に2×1原 子 列 欠損 型 の再構 成 構造 を して い るこ とが確 認で きる。
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超 電子 顕微 鏡 の最 大 の特徴 は、図2(b)に 示 した球面 収差 補正 位相 像 を実 時 間で動 的 に観察 で きる点 に
あ る。 図3は 、金単 結 晶薄膜 の 隣接 した上下 の2ポ イ ン トに電子線 を収束 させ て孔 をあ けて原子 架橋 を
形 成 し、観 察時 の電 子線 の照 射 に よ り金 原子 架橋 が更 に細 くな る過程 を球 面収 差補 正位 相像 で捉 えた シ
リー ズ写 真 圓 で あ る。 結 晶変 形 を起 こ しな が ら徐 々 に細 くな り、最 終 的 に は1次 元 の原子 鎖 が 形 成 さ
れ てい く過程 が 鮮 明 に捉 え られて い る。(a)で は双 晶構 造 を した4原 子 層 の 厚 さの原子 架 橋 が 中央 に あ
り、(b)、(c)におい て電 子線 の照 射 と共 に さ らに細 くな って い くのが観 察 され る。 ここで特 に注 目 した い
の は、球面 収 差補 正位 相像 観 察 に よ り単 原 子 レベ ルの わず か な位 相 変化 で もコ ン トラ ス トよ く記 録 され
て いる点 で ある。(d)で は最 終 的 に一次 元鎖 にまで 変化 して い る。(d>一(e)の間で は原子 鎖 と右 側 の結晶 と
の接続 点 が1原 子 間距 離移 動 してい るのが 観 察 され る。 また(a)と(f)の問で は 中央 の格 子 点が 左右 にシ フ
トして いる のが観 察 で きる。 これ は左 右 の完全 結 晶領 域が徐 々 に離 れ てい く過程 にお いて 、 中央 の格 子
点が左 右 の結 晶 と影響 を及 ぼ し合 い 、バ ル ク と して の原子 間距離 を保 とう と して い るため に発生 した運
動 と考 え られ る。 その ため 、(d)一(f)にお い ては深 さ方 向 に複 数の 原子 が存 在 す る ことが予想 され る。切
断 す る直前 の金 原子 鎖 を動 的 に観 察 す る こ とで 、!次 元状 に見 えて い る金 原子 鎖 には更 に2つ の状 態が
存 在す るこ とが 判 明 した。 図4は 、金原 子鎖 が切 断 される直 前 の2枚 の画 像 と中央 の格子 点 の像 強度分
布 を示 してい る。 像 コ ン トラス トは両 者 の 間で ほ ぼ2倍 の差 が あ る。 また(a)は結 晶 の投 影 原子 問距離
(0.25nm)を 示 して い るが 、(b)の格 子 点 間距 離 は最 近接 原子 聞距離(0.29nm)に な って い る。我 々
は像 強度 分布(位 相変 化量 に相 当 す る)や 格子 点 間距離 、 そ して何 よ りも動 的 な観察 を通 じて、(b>で捉
えた状 態 が単 一原 子鎖 で あ ろ う と推定 してい る。
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図3原 子 架 橋 の 動 的 観 察
((a>O.00s,(b)2.27s,(c)6.27s,
(d)6.80s,(e)7.47s,(f)7.60s)
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図4金 原 子鎖 の2つ の状 態
図5は 直径2-3nmの サ イズ の カー ボ ン ・ナ ノ フ ァイバ ーの通 常 の電 子顕 微鏡 像 と超 電子 顕微 鏡 像
で ある。 通常 の電 子顕 微鏡 像 で はほ とん どコ ン トラ ス トが 消失 してい るが 、超 電子顕 微鏡 像 で は微 細 な
4
形状や組織構造が観察できる。光
学分野における位相差顕微鏡(位
相板を用いた顕微鏡)が 生体組織
観察に大きな貢献をしたように、
超電子顕微鏡による位相差電子顕
微鏡観察により軽元素を主とする
物質の研究や生体組織の分子 レベ
ルでの研究を進めることを現在計
画している。
φ
図5カ ー ボ ン ・ナ ノフ ァ イバ ー の(a)通 常 の電 子 顕微 鏡 像 と(b)超
電 子顕微 鏡 像
4.む す び
超 電子 顕微 鏡 の 開発 に よ り、球 面収 差 に よる像 の ボケや 歪 み を解 消 して原 子 や分子 を通過 す る と きに
発 生 したわず か な位相 変化 量 を鮮 明 な コ ン トラス トで再 現 す る こ とが可 能 に なった。 しか も リアル タ イ
ムで動 的に観 察で きる こ とか ら単原 子 ・単 分子 の ダ イナ ミズ ムの研 究が展 開で きる と考 えて い る。 また
位 相像 観察 は生体 高分子 な どの分子 レベル の研 究 に も応 用が 期待 され る。生体 高 分子 を観 察す る場 合 の
最 大 の課題 は電子線 照 射損傷 をい か に抑 えるか に ある よ うに思 われ る』 生体 高分子 に対 す る電 子線 照射
損 傷 はサ ンプル を極 低温 に保 持 す る こ とで2桁 近 く抑 え られ る こ とが 知 られ てい る。我 々は生体 試 料 を
液体 ヘ リウム温 度 に保持 しなが ら超 電子 顕微 鏡観 察す る準 備 を整 え現在 実 験 を開始 してい る。
本 手 法 は電子顕 微鏡 に と どま らず結 像 光学 系 を有す る荷 電 ビー ム シス テム全 般 に適用 す る こ とが で き
る。本手 法 を応用 した種 々 の新 しい荷 電 ビーム工 学装 置 の誕生 が ナ ノテ クノ ロジ ーに新 しい飛躍 と発 展
を もた らす こ とを期待 して いる。
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用 語 説 明 ・
超 電 子 顕 微 鏡:従 来 の 電 子 顕 微 鏡 の 機 能 を 越 え て い る と い う 意 味 で 名 付 け ら れ た 。 球 面 収 差 に よ っ て
制 限 さ れ た 解 像 度 を 超 え る 位 相 像 観 察 が 実 現 で き る と い う 意 味 で 超 解 像 位 相 差 電 子 顕
微 鏡 と 呼 ん だ り 、 焦 点 位 置 を 変 調 し な が ら 球 面 収 差 補 正 位 相 像 観 察 を 実 現 す る と い う
意 味 で 、 実 時 間 焦 点 位 置 変 調 電 子 顕 微 鏡 と 呼 ぶ 場 合 も あ る 。
球 面 収 差 光軸上の1点 からでた光線がレンズを通った後、光軸上の1点 に集まらないで前後に
ずれる収差をいう。電子顕微鏡の分解能を制限する最も重要な収差である。
位相像と振幅像 入射光(入 射電子波)が 物体を通過する際に受ける振幅や位相量をコントラス トとし
て再現 した像をそれぞれ位相像、振幅像と呼ぶ。一般の物体はその両方の成分を持っ
てい為。電子顕微鏡において、試料が極めて薄い場合は入射電子波の振幅はほとんど
変化せず、位相のみがわずかに変化する6位 相変化量は原子の個数や種類によっで決
まるため、球面収差を補正 した歪みのない位相像を再現することで結晶の原子構造を
解明することが可能になる。
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